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研究成果の概要（和文）：プラズマエッチングにおける電荷や紫外線の影響を理解するために、入射粒子の種類ごとに
切り分けた検討を行った。電荷や紫外光入射がない場合（中性粒子ビーム）、ビームの角度分布によってエッチング形
状が決まることが分かった。次に、荷電粒子がある場合、イオンの軌道はシース電位分布により影響されるため、シー
ス状態を測定するためのセンサと、測定したシース状態からイオン軌道を計算により求める方法を開発した。さらに紫
外光が入射する場合については、オンウェハ紫外光照射損傷センサを用いてエッチングダメージの評価を行った。電荷
や励起状態が関与する表面反応シミュレーションを確立した。

研究成果の概要（英文）：To understand influence of electric charge and ultraviolet photons in plasma etchi
ng, investigation was performed by separating different types of incident particles. Without charged parti
cles or UV photons, etching profile was found to be determined by angular distribution of incident beam. I
n case of etching with charged particles, it is important to understand trajectory bending of ion. Such be
nding occurs by electric field of ion sheath. We developed a method to measure sheath condition and predic
t ion trajectory based on the measurement. Effect of UV irradiation from plasma was investigated as etchin
g damage using on-wafer UV sensor. Surface reaction simulation was developed considering electric charge a
nd excited states.
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１．研究開始当初の背景 
プラズマエッチングの理論として、Coburn

と Winters が提唱したイオンアシストエッチ
ングがある。これは、エッチング対象物表面
にラジカルが吸着し、そこに電界で加速され
高い運動エネルギーを持つイオンが衝突す
ることでエッチングが起こるというもので
ある。しかし現実には、プラズマからは荷電
粒子や高エネルギーの紫外線が照射される
が、イオンアシストエッチング機構ではその
効果は取り入れられていない。 
このような状況の中で、研究分担者・寒川

は、中性粒子ビーム装置を開発した。これは、
プラズマ中の電荷・紫外光をほぼ完全に除去
し、制御して照射することが可能である。す
なわち、本装置はプラズマ中に含まれるエネ
ルギー粒子の種類およびエネルギーを可変
し照射するエネルギー粒子可変ビームが得
られる。さらに、研究代表者・久保田は、エ
ネルギー粒子可変ビームのフラックス・エネ
ルギー・中性化率・光フラックス等を定量的
に測定できる手段を開発した。本手段を適用
すると、化学種・電荷・紫外光を切り分けて
測定可能であるため、実験条件を定量的に規
定することが可能となる。 
これらエネルギー粒子の各々の役割と反

応機構を理解するには、モデリングによる理
論 計 算 が 不 可 欠 で あ る 。 Graves や
Hamaguchi をはじめ多くの研究者が取り組
んでいる古典分子動力学計算では、エッチン
グ対象物の結晶構造が入射化学種の化学反
応性および入射エネルギーにより乱され、エ
ッチング生成物となって揮発していく様子
を解析することができる。しかし、古典分子
動力学計算では物質の電子状態を考慮でき
ないため、紫外光による励起や荷電粒子入射
による荷電状態を解析することはできなか
った。また、仮にそのような計算を行ったと
しても、計算と実験の比較ができず、その計
算の有効性を確認することもできなかった。 
研究協力者・みずほ情報総研・渡辺は、時

間依存密度汎関数理論（TD-DFT）に基づく
高精度な量子計算アルゴリズムを考案し、こ
れに基づき実用的な量子計算シミュレータ
を開発した。このシミュレータを用いると、
物質の電子状態の時間発展を第一原理から
現実的な計算時間で得ることができる。この
成果に基づき、最近、中性粒子ビーム装置の
カーボンアパーチャへのイオン衝突による
イオン中性化（電荷交換）機構を明らかにし
た。本シミュレータを改造すれば、電子状態
を考慮した表面界面反応機構解明に用いる
ことが可能となる。さらに研究協力者・みず
ほ情報総研・小野により、マクロなエッチン
グ形状予測シミュレータの開発が進められ
ており、実験や量子計算から導かれる反応確
率等のパラメータを入力することで、エッチ
ング形状が予測可能となりつつある。 
以上のような背景に基づき、中性粒子発生

装置によって得られるエネルギー粒子可変
ビームを用いることで、紫外光・荷電粒子が
入射しない単純な条件から実験と計算を開
始し、順に複雑な条件下での実験と計算を着
実に進めることで、従来とは一線を画したプ
ラズマ表面界面反応機構の解明を目指すこ
とができると着想するに至った。 

 
２．研究の目的 
本研究課題では以下のことを明らかにす

る。(1)化学種のみが入射するイオンアシスト
反応の条件および化学種と紫外光・電荷が同
時に入射する条件での定量的なエッチング
実験から、エッチングおよび界面準位生成に
おける、各エネルギー粒子の役割を明らかに
する。(2)エッチング反応を量子電子動力学シ
ミュレーションで解析するためのモデルを
確立し、実験と計算との融合によりプラズマ
表面界面反応機構を解明する。(3)解明した反
応機構に基づき、マクロなエッチング形状予
測シミュレーションを開発し、実験と比較す
ることで反応機構の理解の正しさを実証す
る。 
 
３．研究の方法 
エネルギー粒子可変ビームにより、エッチ

ング反応に対する各エネルギー粒子の影響
を調べる実験を行う。 
まず、紫外光・電荷のない最も単純な条件

の検討を行う。ビーム照射条件からエッチン
グ形状が得られるシミュレータを開発する。 
さらに、紫外光・電荷が入射する条件につ

いても検討を行う。入射する紫外光や電荷に
ついては、すでに開発したセンサを用いたり、
新たにセンサを開発して測定を行う。これら
測定結果を用いてエッチング形状を予測す
るシミュレータを開発する。 
 
４．研究成果 
(1) 中性粒子ビームの計測、エッチング実験、
シミュレーション 
エネルギー粒子可変ビーム（図 1）を用い

て、紫外光・電荷の入射がない条件における
ビームの測定・エッチング・シミュレーショ
ンを試みた。 
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図 1 エネルギー粒子可変ビーム装置 

 
紫外光および電荷の入射がない中性粒子

ビーム（エネルギー粒子可変ビーム）のエッ
チング形状は、化学反応・ビームの入射エネ
ルギー・ビームの入射角度分布により決まる
比較的単純なものだと考えられる。特に、プ
ラズマにおけるイオンアシスト反応のよう
に、入射粒子のエネルギーを必要とする場合
で、かつ、入射エネルギーが十分高い場合、
ビームの入射角度分布のみでほぼ決まると
考えられる。 
そこで、ビームの入射角度分布を測定した。

測定には、オリフィス付きファラデーカップ
を用いた。その結果、エネルギー粒子可変ビ
ーム装置に用いるアパーチャのアスペクト
比を 10または 20と変化させることでビーム
の半値半幅が 6°または 3°と変化すること
が分かった。 



一方、ビームエッチング実験については、
塩素中性粒子ビームを用いたシリコントレ
ンチ構造エッチングの実験を行った。エッチ
ング後、走査型電子顕微鏡(SEM)で形状を観
察した。アパーチャのアスペクト比を 10 か
ら 20 へと変化させることで、エッチング形
状がより垂直になる様子が観察された。また、
プラズマエッチングにおいては、高アスペク
ト比構造ではエッチング形状が曲がってし
まう現象が見られた。これはプラズマエッチ
ングにおける電荷の効果と考えられ、電荷の
効果とビーム入射角度分布の効果を切り分
けることに成功した（図 2）。 
さらに、中性粒子ビームエッチングのシミ

ュレーションを検討した。中性粒子ビーム装
置のアパーチャ入り口部分におけるシース
電位分布を考慮することでアパーチャへの
入射角度分布を求めた（図 3）、さらに、シリ
コンと塩素中性粒子ビームの場合について、
運動エネルギーを持った塩素中性粒子ビー
ムによってエッチングが促進するモデル（中
性粒子アシストエッチング）を想定し、セル
リムーバルモデルによるエッチング形状シ
ミュレーションを構築した。その結果、実験
のエッチング形状をよく再現するシミュレ
ーション結果を得ることができた。 
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図 2 中性粒子ビームとプラズマにおけるエッチ
ング形状の比較 
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図 3 アパーチャアスペクト比、印加バイアスとビ
ーム角度分布の関係（シミュレーション） 
 
(2) プラズマの計測、エッチング実験、シミ
ュレーション 
次に、プラズマエッチングの理解のために、

プラズマの測定・エッチング・シミュレーシ
ョンを試みた。 
プラズマが物体と接する界面にできるイ

オンシースにより、イオンが加速・コリメー
トされ物体に入射するため、異方性エッチン
グが可能となる。物体が平面構造を持つ場合
にはイオンシースも平面構造を持ちイオン
は物体に垂直に加速されるが、物体が 3次元
構造を持っている場合にはシースが物体表
面構造に沿って曲がるため、イオン軌道が曲
げられ、最終的にエッチング形状が曲げられ
る。これはプラズマが電荷を持っているため

に起こる効果であり、プラズマエッチングの
理解にはこの効果の理解が不可欠である。し
たがって、シースの状態を測定し、その測定
結果に基づいてエッチング形状を定量的に
予測する方法を開発した。 
図 4に開発したセンサ（シース形状センサ）

を示す。プラズマから入射する荷電粒子を電
流として測定することが可能である。また、
プラズマエッチング装置のステージの電位
を知ることができる。これらの測定結果から
シース厚さやシース電位分布を計算するこ
とが可能である。塩素プラズマを用いた測定
例を図 4に示す。 
一方、測定と同じプラズマ条件を用いて、

垂直段差を持つサンプルを用いたエッチン
グ実験を行った。その結果の例を図5に示す。
この例では 725μm の垂直段差を持つサンプ
ルを用いてシリコントレンチ形状のエッチ
ングを行った。その結果、段差付近ではエッ
チング形状が傾いていることが分かった。さ
らに、センサ測定から得られたデータを用い
て、段差近傍の電位分布およびイオン軌道を
計算した。その結果を図 6に示す。計算結果
は実験結果とよく一致している。このように、
電荷に起因するエッチング形状異常を予測
することができた。 
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図 4 シース形状センサの構造と測定例 
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図 5 段差を持つサンプルのエッチング結果 
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図 6 実験結果と計算結果の比較 

 
次に、プラズマエッチングにおける紫外線

入射の影響について調べるために、塩素プラ
ズマおよび SiCl4プラズマによる GaN エッチ
ングを例に取り、紫外線照射測定およびエッ
チングダメージ評価を行った。 
まず、すでに確立したオンウェハ・紫外光

照射損傷センサを用いて両プラズマから照
射される紫外光のスペクトルと絶対強度を
測定した。その結果を図 7に示す。Cl2のプラ



ズマからは、短波長領域の紫外光が強く放射
されることが分かる。一方、SiCl4のプラズマ
からは、長波長の紫外光が強く放射されるこ
とが分かる。一方、これらのプラズマを用い
て GaN のエッチングを行い、フォトルミネセ
ンスを測定した。その結果、バンドギャップ
に相当する発光と、欠陥に対応する発光（イ
エローバンド）が観測され、イエローバンド
の発光強度比が塩素プラズマエッチング後
に大きく増加する減少が見られた。これは、
吸収係数が大きく表面付近でGaN吸収される
短波長の紫外光の照射によって、表面付近に
大量の欠陥が生成したためと考えられる。 
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図 7 Cl2プラズマと SiCl4プラズマの紫外光スペク
トルの測定結果 
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図 8 GaN を Cl2 プラズマおよび SiCl4 プラズマで
エッチングした際の PL 測定結果 
 

(3) 量子化学計算に基づくエネルギー粒子
と固体表面の反応のシミュレーション 
プラズマエッチングにおける固体表面に

粒子が入射することによる表面反応シミュ
レーションを実現するために、まず、荷電粒
子が入射する際に起こる電荷移動の計算を
行った。モデルケースとして、中性粒子ビー
ム装置においてプラズマ中のイオンがグラ
ファイト表面に衝突することによって電荷
交換を行い中性化する過程を計算すること
を試みた。時間依存密度汎関数理論に基づく
量子計算をおこなった。グラファイト表面に
塩素粒子（Cl, Cl-, Cl+, Cl2, Cl2

+）を衝突
させ、反射して元の場所に戻るまでの時間変
化を計算した。その後、電子密度分布を解析
することにより、グラファイトと塩素粒子に
所属する電子の数を算出し、電荷移動を評価
した。その結果、Cl-とグラファイトの電子準
位はほぼ同じエネルギーを持つが、Cl2

+とグ
ラファイトの電子準位のエネルギーは大き
く異なることが分かった（図 9）。図を見ると、
Cl-とグラファイトの HOMO は近いエネルギー
を持つが、Cl2

+の HOMO のエネルギー準位はグ
ラファイトの比較的深い電子準位に相当す
ることが分かる。このことから、Cl-とグラフ
ァイトの間の電子移動はエネルギーがほぼ
変化しない（共鳴遷移）が、Cl2

+とグラファ
イトの間の電子移動はオージェ過程の寄与

が大きいと考えられる。 
もし実際にオージェ過程が起こっていれ

ば、励起状態への遷移が見られるはずである。
したがって、励起状態をも考慮した計算を行
い、衝突によって起こる励起状態への遷移を
調べた。図 10 は、励起状態への遷移確率を、
元の電子のエネルギーの関数として示した
ものである。これを見ると、Cl2

+とグラファ
イトの衝突においては励起状態への遷移が
高い確率で起こっていることが分かる。これ
はさきほどの予想を裏付けるものである。 
このように、表面反応において電荷および

励起状態を考慮したシミュレーションの構
築に成功した。励起状態を考慮した計算は、
紫外光入射の計算に発展できるものである
と考えられ、今後の研究により表面反応メカ
ニズムの解明がますます進展すると期待さ
れる。 
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図 9 Cl-（青）、Cl2+（赤）、グラファイト（黒）の
電子準位の計算結果 
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図 10 塩素粒子（Cl-、Cl2+）とグラファイトの衝
突時に起こる励起状態への電子遷移における遷移
確率と電子の初期エネルギーとの関係 
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